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学位論文内容の要旨
持続可能な社会を実現するために､化石燃料に替わるクリーンなエネルギー源が強く求められている｡水素は次世代
のエネルギー源として期待されているが､現在では主として化石燃料の改質により製造されているため､水素の製造は二
酸化炭素の排出を伴う.したがって､環境負荷の低い新規な水素製造方法の確立が望まれている0本論文では､結晶性の
アルミノケイ酸塩であるゼオライトに着目し､ゼオライトを活用した触媒による水またはエタノールからの水素生成反応
について以下の3項目を検討した｡ゼオライトは特徴的な細孔構造を有し､分子ふるい,吸着,イオン交換などの多機能
な特徴を有するため､新規な触媒としての応用が期待されるD
(1) ゼオライトの細孔を利用した水からの水素生成反応について検討した｡轍密なNa-A型ゼオライト膜を作製し､450oC
で水と接触させた結果､持続的に水素が生成することを兄いだした｡ゼオライト膜に供給された水分子は全てゼオ
ライトの細孔内を通過するため､ゼオライトの細孔内で水素生成反応が起こることが分かった｡また､重水を吸着
したゼオライトを乾燥Ar雰囲気で加熱した結果.重水素が生成したことから､細孔内の吸着水から水素が生成され
ることを明らかにした｡しかしながら､酸素が生成しなかったこと,および二酸化炭素が生成したことから､水の
分解反応ではなく､ゼオライトに吸着した有機物と水との反応によって水素が生成したことが示唆された｡酸素雰
囲気中､700oCで処理後､水を吸着させたゼオライトからは水素が生成しなかったことから､水素の生成は水と有機
物との反応に起因すると結論づけられた｡
(2) 高い比表面積と吸着作用を持つゼオライトと金属触媒を複合した触媒によるエタノールの水蒸気改質反応を検討し
たOゼオライトはイオン交換能を持つため､金属触媒は金属とカチオンの二種類の状態を取りうる｡そこで､金属
触媒の状態の違いが触媒活性に及ぼす影響について検討した｡300oCでの改質反応の結果､Co,Niを担持したゼオラ
イトYではエタノールの脱水素反応による水素の生成が促進されるが､イオン交換法によりCo2+,Ni2十を導入したゼ
オライトYでは脱水反応によるエチレンの生成が促進されることが明らかたなったC以上より､金属触媒の状態が
活性に重大な影響を及ぼすことが判明した｡
(3) エタノールの水蒸気改質反応において､金属触媒を担持したゼオライトの塩基性を高めることが触媒作用に及ぼす
影響について検討した｡Niを担持したNa-Y型ゼオライトのNa+をK'またはcs'に交換することにより､脱水素反応
が選択的に促進され,エチレンの生成および炭素の析出が抑制された｡したがって､ゼオライトの塩基性を高める
ことにより､エタノールの水蒸気改質反応における水素生成特性が向上することが分かった.
論文審査結果の要旨
水素は,次世代のクリー ンエネルギーとして期待されているが,主に化石燃料の改質によって製造さ
れているため,化石燃料に依存しない水素製造方法の確立が望まれている｡本論文は,ゼオライトを活
用した触媒による水またはエタノールからの水素生成反応について論じている｡
ゼオライトの細孔を利用した水からの水素生成を検討した結果,生製した級密なゼオライト膜から持
続的に水素が生成し続けることを兄いだし,ゼオライトの細孔内で水から水素が生成することを明らか
にしたO反応機構を解明するための詳細な検討により,ゼオライトによる水からの水素生成反応は,水
の分解反応によるものではなく,ゼオライトに吸着された有機物と水との反応によることを示唆してい
る｡
ゼオライトと遷移金属とを複合した触媒によるエタノールの水蒸気改質反応を検討した結果,遷移元
素の状態, ｢金属｣か ｢カチオン｣かの違いが触媒活性に重大な影響を及ぼすことを明らかにした｡す
なわち,coおよびNiを担持したゼオライトでは,エタノールの脱水素反応によりエチレンが主として
生成することを兄いだした｡
Niを担持した塩基性ゼオライトによるエタノールの水蒸気改質反応を検討した結果,ゼオライトの塩
基性が高くなるほど,エタノールの脱水素反応が選択的に促進され,触媒の水素生成特性が向上するこ
とを兄いだした｡また,ゼオライトの塩基性制御が,触媒活性の低下を招く炭素析出の抑制に効果的で
あることを示唆している｡
以上,論文内容,論文発表会,参考論文を総合的に審査した結果,本論文は博士 (学術)の学位に値
するものと認められる｡
